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1 . 緒 言
近 年， 産業 界 に お け る 革新的 な技術の発展 に伴 な
い ， よ り 機能性の高い金属系材料が要求 さ れてい る 。
こ の よ う な材料が製造 さ れる 際， 溶解 ・ 凝固 の過程
を 経 る が， 相 変化 を 伴 う プロ セ ス で は 国液界面上で
溶質 の排除が起 こ るた め ， 液相 側 に お い て温度差 と
濃度差 に よ る 対流が個別 に発生す る 。 そ の と き ， こ
れ ら 2 つ の対流 の相互 作用 に よ っ て複雑 な対流現象
が発生 し ， 場合 に よ っ て は多重セ ル構造対流が形成
さ れ る こ と があ り 1 ) こ れ を 二重拡散対流 と呼 ぶ 。 こ
の よ う な現象 は ， 結晶成長速度や ， 不純物分布 な ど
な ど に大 き く 影 響 し て い る と 考 え ら れ る が， そ の 詳
細 は 充分 に解 明 さ れて い な い のが現状であ る 。
こ れ ま で に ， 側 方冷却 に よ る 水溶液の凝固 の 際，
二重拡散対流 に よ っ て形成 さ れ る 多重セ ル構造 に つ
い て研究が行 わ れ， 液相 側 に お け る 対流挙動の詳細
が明 ら か に さ れた 2 ) 。 そ の後， 二重拡散対流 を よ り
詳細 に観察す るた め に現象が複雑 に な る 凝固 を離れ，
多重セ ル構造 を 単純化 さ せた系 に つ い て研究が行 わ
れる よ う に な った 。 例 えば 2 層系 階段状濃度勾 配
に水平温度勾 配 を 与 えた系 に つ い て ， 温度場 と 流れ
場の可視化 を 通 し て温度分布や 対流挙動， また 各層
の平均濃度の測定 な どが行 わ れて い る 3 ， 4 1 0
筆者 ら も ， 流れ場や 温度場の可視化， 局 所濃度測
定 な ど に よ り 境界面近 傍での溶質移動機構や ， 境界
面 を 通過 す る 溶 質 の 移動速度 に つ い て検討 し て き
た 5 ・ へ そ の 結果， 濃度差 に よ っ て発生 す る 溶 質 対
流が現象 に大 き な 影 響 を 及ぼ し て い る こ と が明 ら か
に さ れた 。 し か し な が ら 二重拡散対流現象 に お い
て重要 な 要素であ る 濃度や 密度分布 を 場 と し て捉 え
る に は至 っ て い な し 凡 さ ら に詳細 な 現象の検討 を お
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こ な う に は系 内 の濃度分布 を 場 と し て 測定 し ， そ の
過渡的 な 変化 を 捉え る 必要があ る 。
そ こ で ， 本研究 で は Na 2 C0 3 水溶液 を 用 い た 2
層 系 階段状濃度勾 配 に水平温度勾 配 を 与 え た系 に対
し て ， 新 しい解析手段 と し て レ ー ザー ホ ロ グ ラ フ ィ ー
可視化 シ ス テ ム を 導入 し ， 系 内密度分布 の可視化方
法の検討， お よ び濃度分布 ， 密度分布 の 算 出 を 試み
た 。
2. レ ー ザ ー ホ ロ グ ラ フ ィ 一 実時間干渉法の原理
本研究で使用 す る 実時間干渉法 と は ， あ ら か じ め
超微粒子乾板 に記録 さ せ た ， 物体光 と 参照光が作 る
基準 の 波面 と ， 実際の波面 と を 干渉 さ せ る 方法であ
り ， 透過物体の密度変化 に起因 し た 位相変調 を ， 干
渉縞 の か た ち で非定常 に 観察す る こ と が可 能 と な
る 7 ) 。 物体光 と 参照光 に よ る 非常 に 微細 な 干渉縞 を
乾板 に 記録 し た も の ホ ロ グ ラ ム と 呼ぴ， 密度変化 な
ど に よ り 位相変調 を 受 け た物体光 に よ る 波面 と ， 参
照光 に よ り 再生 さ れた基準の波面 と の ずれが， 乾板
上 で縞 と な っ て現 れ る 。
図 1 に ， 本研究で使用 す る 光学系の概略図 を示す。
レ ー ザ一 光源か ら 発せ ら れた光は ビ ー ム ス プ リ ッ タ
で ， テ ス ト セ ク シ ョ ン を 通過す る 物体光 と 参照光の
2 つ に 分離 さ れた の ち ， 再 び乾板上で重 な り あ う よ
う に な っ て い る 。 レ ー ザー 光源 を 除い た こ れ ら の 器
具 は ， 外部か ら の振動 の 影響 を 受け な い よ う に ， す
べて マ グ ネ ッ ト ベ ー ス に よ っ て 防振台 に 固 定 さ れて
い る 。
LASER : He.Ne レー ザー( λ =632.8nm)
Ml-5 全反射 ミ ラ ー
S H  : 電磁 シ ャ ッ タ ー
ND : 連続可変 ND 7 イ ノレ タ ー
S F  スベイ シ ヤ ノレ フ ィ ノレ タ ー
L コ り メ ー タ レ ン ズ
KH : 乾板ホノレダー
図 1 光学系概略図
3 . 実験装置友 び方法
3 .  1 実験装置
図 2 に 実験装置お よ びテ ス ト セ ク シ ョ ン の概略図
を 示す 。 テ ス ト セ ク シ ョ ン は 高 さ H= 44mm， 幅 w=
40mm ， 奥行 き L = 20mm ( ア ス ペ ク ト 比 A = l J ) の
矩形容器であ る 。 レ ー ザー 光が透過す る 可視化面は，
温度や歪み に よ る 屈折率変化の少 な い厚 さ 10mm の プ
レ キ シ ガ ラ ス ， 左右壁面 は銅製， 上下壁面 は ア ク リ
ル製で あ る 。 左右の壁面 は右が加熱壁， 左が冷却壁
と な っ て お り ， そ れ ら と 接 し た加熱， 冷却室 に 恒温
槽か ら 一定温度の水を循環 さ せ る こ と に よ っ て 壁温
を 制御で き る よ う に な っ て い る 。 壁面温度の測定は，
壁面 に埋め込 ま れ た OJ mm ー ク ロ メ ル ・ ア ル メ ル 熱
電対 に よ り 行 な っ た 。
ま た ， 溶液 を テ ス ト セ ク シ ョ ン 上部か ら マ イ ク ロ
ポ ン プ を 用 い て静か に 注入す る こ と に よ り ， 内 部 に
溶液の濃度成層 を 作 る こ と が可能であ る 。
温度測定実験 に は ， 直 径 1 . 5mm の パ イ プ の 先端 に
取 り 付 け ら れた ， 可動式の ク ロ メ ル ー ア ル メ ル熱電
対 を 用 い ， こ れ を 上下 さ せ る こ と に よ っ て容器中 央
垂直断面の任意の高 さ に お け る 温度の測定が可能で、
であ る 。 な お ， 図 2 中 の黒丸は今回測定 を 行 っ た 笛
所であ る 。
H 
1 テ ス ト セ ク シ ョ ン 2 冷却 聖 3 加総量 4 冷却童 5 掴艶重
S 初 期訟宣周笹遇制1 7 冷却用置.. B 加無用恒Z帽 g マ イ ク ロ ポ ン プ
内寸佳 高 さ H=44mm X 岨 酔40mm x 奥行 き L声20mm
，/L=0. 5 -L 
図 2 実験装置お よ びテストセクシ ヨ ン 概略図
3 .  2 実験方法
本実験で は あ ら か じ め 脱気 を 行 っ た Na 2 C0 3 水
溶液 を 用 い る 。 ま ずテ ス ト セ ク シ ョ ン 内 を 高濃度側
の溶液で満た す 。 そ し て初期設定用恒温槽か ら 加熱，
冷却室 に 水 を 循環 さ せ， テ ス ト セ ク シ ョ ン 内 の 溶液
を 初期温度 (300C ) に す る 。 テ ス ト セ ク シ ョ ン 内 の
温度が均一 に な っ た ら そ れ を 基準状態 と し ， ホ ロ グ
ラ ム の作成 を 行 う 。 ホ ロ グ ラ ム は ， 乾板ホ ル ダ内 に
水 を 満 た し た状態で ， 物体光 : 参照光の光量 の比 を
2 : 3 ， 露光時 間 は O.6�O .9s で乾板 に レ ー ザ 一 光
を 照射 し ， そ の後排水， 現像， 停止， 定着 ， 水洗い
を 行 う こ と に よ り 作成 さ れ る 。
次 に ， テ ス ト セ ク シ ョ ン 上部か ら 中 間 高 さ (H=
22mm ) ま で溶液 を 排 出 す る 。 そ し て マ イ ク ロ ポ ン プ
nU のペU
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表 1 実験条件
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を 用 い て300C の低濃度溶液 を 静か に 注入 し ， 下層 が
高濃度， 上層 が低濃度 と な る よ う に濃度成層 さ せ る 。
そ の 後， テ ス ト セ ク シ ョ ン を 密 閉 し ， 加熱， 冷却室
に循環 さ せ る 恒温層 の水 を 初期設定用 か ら 加熱， 冷
却用 に 切 り 替 え ， こ の 瞬間 を 実験開始時刻 (t= O )
と し て ， 境界面が崩壊す る ま で適時写真撮影， あ る
い は ビ デオ 撮影 を 行 う 。
表 1 に 実験条件 を 示す 。
4 . 温度， 濃度の屈折率への依存性
レ ー ザー 光の干渉性 を 利用 し た流体中 の密度 ( 温
度， 濃度 ) の 光学的測定で は ， そ れ ら と 屈折率 と の
関 係 が必要 と な っ て く る 8 ) 。 こ こ で注意 し な け れ ば
な ら な い の は ， 干渉縞 は あ く ま で も の等屈折率線で
あ る と い う こ と であ る 。 本研究の よ う に温度勾 配 と
濃度勾 配が共存す る 場合 は ， そ の 両方が屈折率 に 影
響す る た め 干渉縞 を 直接， 等密度線 と し て解析 を す
す め る こ と がで き な い 。
4. 1 温度， 濃度 と 屈折率の 関係
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図 3 Na 2 CO a 水溶液の温度 T お よ び濃度 C と 屈
折率 n の関係
Na 2 C0 3 水溶液の温度 と 濃度 を 変 え て ， 屈折率 の 測
定 を 行 う こ と に よ り そ の 関係 を 明 ら かに し た 。 な お ，
屈折率の測定 に は ア ツ ベ屈折率計 ( Na-D 線， 波 長
589mm ) を 用 い た 。
図 3 に屈折率の測定結果 を プロ ッ ト 点 と して示す。
ま た そ れぞれの濃度 に つ い て 近似 し て得 ら れた 曲
線 を 実線で示 し た 。 こ れ ら の デー タ よ り ， 屈 折 率 n
は ( 1 ) 式の よ う な 温度T及 び濃度Cの 関 数 と し て 表 さ
れ る 。
n =αT2 +bT+c 
、lJ1i ，，a-、、
α = -3 .90625 X 10- 7 CZ +3 . 4003 X 1O- 6 C-8 .37575 X 10- 6 
b = 1 . 98102 X I0→ CZ - 1 .78013 X 1O- 4 C + 3 . 07532 X 10- 4 
c =  -3 . 98438 X 1O- 4 C2 +5 . 49688 X 1O- 3 C +  1 . 32874 
4 .  2 密度 と 屈折率の 関係
図 4 に Na 2 C0 3 水溶 液 の 密 度 ρ と 屈 折率 n の 関
係 を 示す。 な お ， 密度 は ( 2 ) 式 よ り 算 出 し た 。
図 4 中 の平行四辺形で固 ま れた 領域が， 今回解析
の対象 と し た 実験条件 に お い て ， 密度お よ び屈折率
が変化 し 得 る 範囲であ る 。 こ の 図 か ら 屈折率が同 じ
で も 温度， 濃度の値 に よ っ て対応す る 密度 は異 な る
こ と がわ か る 。 つ ま り 1 本の等屈折率線上 で密度が
1 045 
• T =30"c ，C=3.8wt% 
1040 
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図 4 Naz CO a 水溶液の密度 p と 屈折率 n の関係
‘，i qo 
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変化す る 場合があ り そ の と き は等密度娘 を 表 さ な い
こ と に な る 。
ρ = P 0 1 1 - ß t ( T- To ) + ß c (C-Co ) f 
ß c= 9.698 X 10- 3 ， ß t= 4.0l8 X lQ- 4 
( 2 )  
5. 結果及 び考察
5. 1 可視化実験結果
図 5 に RUN1 ( ム T= lQOC ， ム Co = 0.8wt% ) に
お け る 可視化実験結果 を 示す 。 上段 は レ ー ザー ホ ロ
グ ラ フ ィ ー を 用 い た等屈折率線， 下段 は感温液晶 を
用 い た温度場の可視化写真であ る 。 な お ， 感温液晶
は温度 の 高 い 方 か ら 順 に ， 青， 緑， 黄， 赤 と 呈色 し，
緑は約30 0C で あ る 。 ま た ， 各写真の下 に実験開始 よ
り の経過時間 を 示 し た 。
図 5 - a は ， 加熱冷却 を 始め る 直前の写真であ る 。
上下層境界部分 に ， 狭い 間 隔で縞か存在 し てい る が，
こ れ は濃度拡散層 で あ り ， こ の部分に し か密度勾 配
カfな い こ と カfわ か る 。
図 5 - b は ， 熱的擬定常状態初期 ， 図 5 - c は そ
の 中 期 に お け る 写真で あ る 。 こ の期 間 に お い て ， 壁
面 お よ び上下層境界近傍 を 除い た部分 に お い て ， 温
度分布 お よ び、屈折率分布 は水平方向 に ほ ぼ一定であ
る が， こ の と き の上下各層 内の濃度 は そ れぞれぽ均
ー で あ る と 予想 さ れる 4 ) こ と か ら ， こ の部分 に お け
る 等屈折率線は近似的 に等密度線 と み な す こ と がで
き る 。 し か し温度勾 配お よ び濃度勾 配の大 き い所，
つ ま り 上下層境界面附近で は ， 等屈折率線は正 し い
等密度線 を 表 し て い な い可能性があ る 。
ま た ， 上下各層 で縞が蛇行 し て い る こ と よ り 内部
に 反 時計周 り の対流が発生 し て い る こ と がわ か る 。
こ の期 間 に お い て温度場 に は ほ と ん ど変化は な く ，
上下各層 に お け る 縞の様子 に も 大 き な 変化 は な か っ
た 。 し か し ， 境界面付近で密 だ っ た干渉縞 は徐 々 に
粗 く な っ て い く こ と が確認 さ れた。 こ の理由 と して，
上下層 間 の濃度差が減少 し た こ と が考 え ら れ る 。 こ
れ ら の こ と よ り ， 層 内部の密度勾 配が保た れた ま ま
で ， 溶質の移動が行 な わ れる こ と が言 え る 。
図 5 - d よ り ， 溶質移動が進行す る と 境界面 に お
い て 揺 ら ぎが確認 さ れ る が， こ れは こ こ で縞 と し て
確認 さ れる ， 二次元的 な 渦の発生が原 因 であ る 。 ま
た ， こ の と き 上層加熱壁側 ， 下層 冷却壁側 で は縞 に
乱れが生 じ て い る こ と か ら 他層 か ら の 異濃度流体
の流入が起 こ っ て い る も の と 思 わ れ る 。
図 5 - e ，  f よ り ， 境界面が崩壊す る と ， 流 体 の
混合が行 な わ れ る と こ ろ で ソ ル ト フ イ ン ガー 現象が
起 こ る が， こ の流れは三次元的であ る た め ， 縞 は大
き く 乱れて観察 さ れた 。
5. 2 干渉縞の定量化方法
容器中 央垂直断面の温度測定， 及 び現象の ビ デ オ
撮影か ら ， 得 ら れた干渉縞の定量化 を 試み る 。
図 6 にRUN2 ( ð.  T= 50C ， ム Co = O.4wt% ) に お
け る 境界面崩壊後の1層系等屈 折率線 図 ， 図 7 に 温
度 測 定結果 を 示 す 。 こ の と き ， 系 内 は 平 衡 濃 度
( 3 .8wt% ) でそ こ に は温度勾 配 しか存在 し な いので，
縞の定量化が容易 で あ る 。 図 8 に こ れ ら の 温度 T
お よ び濃度 C を ( 1 ) 式 に 代入す る こ と に よ っ て 算 出
し た各縞上の屈折率， 図 9 に温度 に対す る 縞 1 本あ
た り の屈折率変化 ム η を 示す 。
一般に ， 縞の 間 隔 δ と 温度 T， 濃度 C の 関 係 は
( 3 ) 式で表 さ れる ( Appendix 参照 ) 。
A 〆 dn ð n  dT ð n  dC 、
δ = 一一 ト一一 = 一一 一一 + 一一 一一一 )
dn 、 dx ð T dx ð C  dx ' L 一一一
dx ( 3 )  
dC 均一濃度 に お い て ， コー = 0 よ り ， 温度 に 対 す るax 
縞 1 本あ た り の屈折率変化 ム n は (4 ) 式で表 さ れ る 。
θ n  dn À 
ム n = ム T一一 = δ = 一 ( 4 )  
ð T dx L 
な お ， ( 4 ) 式 よ り 算 出 さ れ る の は 理論値 で あ り ，
ム n = 4. 240 X lQ- 5 と な る 。 図 9 中 に こ れ を 実線 で
示す。
図 9 に お け る 温度の高 い と こ ろ と 低い と こ ろ ， す
な わ ち 容器の上部 と 底部 に お い て 実験値 ム η は 低 い
値 を 示 し て い る が， こ れは上下壁面 を 通 っ た 光が偏
向す る こ と に起 因 す る と 考 え ら れ る ヘ こ こ で は そ
の影響 を 受け て い な い ， 縞がほ ぼ等 間 隔 に現れて い
る 部分か ら ， 実験値 ム n の 平均 ム n を 求 め る こ と に
す る 。 そ の 結 果得 ら れ た 値 は ム n = 3.879 X 10- 5 で
あ り ， 理論値 よ り も 低い値 を 示 し た 。 こ こ で理論値
は光が純粋 に テ ス ト セ ク シ ョ ン 奥行 き の 長 さ だ け を
透過 し た と き の値であ る の に対 し ， 実際は可視化面
。dnd 
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屈折率変化 ム n と 温度 T の関係
の ガ ラ ス 板の影響 に よ り ， 光がそ こ を透過 した際に，
波長 A が小 さ く な っ た こ と を 考慮 に 入 れ る と ， 妥当
な 結果が得 ら れた と い え る 。
従っ て ビデオ を 逆再生す る こ と に よ り ， 屈折率が
わ か っ て い る 一本の縞 を た と守っ て い き ， そ し て そ の
縞 に お け る 屈折率 と ム n の値か ら ， 過去 の 時 間 に お
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5 .  3 濃度友 び密度分布の 算 出 結果
図10に各時間 に等屈折率線図 お よ び容器 中 央垂直
断面 に お け る 屈折率， 温度， 濃度， 密度分布 を示す。
こ れ よ り 上下層 に お け る 屈折率の値の差 は 時 間 と
と も に徐 々 に小 さ く な っ て い く 様子が分か る が， 温
度分布 に 関 し て は ほ と ん ど変化 は み ら れ な か っ た 。
ま た濃度分布 に 関 し て は層 内濃度 は ほ ぼ均一 の ま ま
で， 上下層 の濃度差が時間 と と も に徐 々 に 減少 し て
行 く こ と がわ か る 。 密度分布 に 関 し て は ， 各層 で一
定の密度勾 配 を 保 っ た ま ま ， 上下層 間 の密度差が減
少 し て い く 様子が分か る 。 そ し て上下層 間 で不連続
で、 あ っ た密度分布が連続的 に な る あ た り か ら 境界面
が不安定 に な り ， やがて崩壊す る こ と がわ か っ た 。
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レ ー ザー ホ ロ グ ラ フ ィ ー に よ り 得 ら れ る 干渉縞 と
し て ， 2 層系二重拡散対流 に お け る 系 内 の等屈折率
線が可視化で き た が， そ れ は 直 ち に密度場 を 可視化
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等屈折率線お よ び容器中央垂直断面にお け る 屈折率， 温度， 濃度， 密度分布
左 : t= 120min 中央 : t= 150min 右 : t = 180min 
( RUN2 : ム T= 5 "C ， ム Co = O .4wt% ， 境界面崩壊時間 tm = 214min )
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し て い る と は言 え な い 。
た だ し ， 一本の等屈折率線上で， そ こ に温度差お
よ び濃度差がほ と ん ど存在 し な い場合， そ れ は ほ ぼ
等密度線 と み な す こ と がで き ， 本実験系 で は ， 上下
層境界付近， 及 び壁面近傍 を 除い た 部分 に お い て ，
干渉縞 は密度分布 を 表 し て い る と し て定性的解析が
可能で、 あ る 。
系 内垂直断面 に お け る 局所温度 を 測定す る こ と に
よ り ， そ の 部分で の濃度分布お よ び密度分布が定量
化で き た 。
そ の結果， 擬定常状態の層境界部分 に お い て常 に
温度場 は不安定であ る が 濃度場及 び密度場 は安定
に成層 し て い る こ と ， そ し て 時 間 の経過 と と も に上
下層 間 の濃度差が減少 し ， 密度変化が連続的 に な っ
た 頃 に ， 層 の混合が始 ま る こ と が定量的 に示 さ れた。
使用 記号
A : ア ス ペ ク ト 比 [ 一 ]
H : テ ス ト セ ク シ ョ ン 高 さ [m]  
防F : テ ス ト セ ク シ ョ ン 幅 [m]  
L : テ ス ト セ ク シ ョ ン 奥行 き [m]  
ム Co : 初期濃度差 [wt % ]  
T。 : 基準温度 [ OC ] 
Cd : 下層 濃度 [ wt % ]  
Cu : 上層 濃度 [wt% ] 
Th : 加熱壁温度 [ OC ]  
Tc : 冷却壁温度 [ OC ]  
N : 屈折率 [ - ] 
t : 経過時間 [ min ] 
tm : 境界面崩壊時間 [min] 
ム C : 上下層 間濃度差 [wt% ] 
ム T : 左右壁間温度差 [ OC ] 
ム n : 縞1本の屈折率変化 [ 一 ]
ß c : 濃度体膨張係数 [ l/wt% ] 
ß t : 温度体膨張係数 [ l; oC ]  
δ : 縞の 間 隔 [m]  
A : レ ー ザー 光波長 [nm ]  
ρ : 密度 [kg/m 3 ] 
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A p pend i x  
微少距離内 dx に屈折率勾 配が存在 す る と き ， そ
の 区 間 に生 じ る 光の 光路 長 t の 変化率 d e /dx は ，
縞の 間 隔 δ お よ び系 内 を 通過す る 光の波長 A を 用 い
て ，
de  À 
dx () ( A-1 ) 
と 書け る 。
厚 さ L の流体層 を 通過 し た 光の 光路長 t は ，
e =nL ( A-2 ) 
であ る か ら ( A-1 ) 式 は 次式 と な る 。
À dn 一一一 = L
() dx ( A-3 ) 
(A-3 ) 式 よ り ， 縞 1 本あ た り の屈折率変化 ム η は ，
dn À 
ム n = (} -- = 一一
dx L ( A-4 ) 
と な り ， 観察 さ れ る 縞 の 間 隔 は装 置の奥行 き に よ っ
ハhuqd 
金田 ・ 中 島 ・ 山根 ・ 吉 田 ・ 宮下 : レ ー ザー ホ ロ グ ラ フ イ } を 用 い た 2 層系二重拡散対流 に お け る 密度場の解析
て 決 ま る こ と がわ か る 。
ま た ， 屈折率 n が温度 と 濃度の 関 数 で あ る と き ，
dn ð n  dT ð n  dC 一一一 = 一一一一 + 一一一一 (A-5 ) dx ð T  dx ð C  dx 
し た カすっ て縞の 間 隔 δ は ，
() = À、 (A-6 )
L � δ n dT a n  dc l - 一一一 十 一一� u:.，� t l δ T dx δ C  dx 1 
と 表 さ れ る 。 ま た ， 濃度変化がな い と き ， 縞 1 本あ
た り の温度変化 ム T は
A 
ム T = 一一一一一
L dT dx 
ま た ， 濃度変化がな い と き ， 縞 1 本あ た り の濃度変
(A-7 ) 
化 ム C は
(A-8 ) 
で あ る 。
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